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研究成果の概要（和文）：酸化物量子井戸構造内に閉じ込められた強相関電子が示す「金属」量子化状態（2次
元電子液体）においては、軌道選択的量子化や巨大ラシュバ効果などの興味深い現象が発現する。本研究では、
高輝度放射光による「みる」技術と酸化物分子線エピタキシーという「つくる」技術を高いレベルで融合するこ
とで、酸化物量子井戸構造内のスピン・軌道・量子化状態を可視化し、その知見に基づいた酸化物量子井戸構造
の設計を行った。さらに、酸化物量子井戸構造内で誘起される新奇な２次元電子液体の機能探索を行った。

研究成果の概要（英文）：The quantum confinement of strongly correlated electrons in artificial 
structures has heralded the possibility of tailoring the extraordinary physical properties of 
strongly correlated oxides, such as orbital selective quantization and the giant Rashba effect. This
 research project aimed to design novel physical properties that appear at the quantum-well 
structures of strongly correlated oxides by combining the state-of-the-art synchrotron-radiation 
spectroscopic analysis with the fabrication techniques of oxide quantum-well structures.  We 
explored the functions of novel two-dimensional electron liquid states induced in oxide quantum-well
 structures and designed these structures based on these results.

研究分野：酸化物表面界面物性

キーワード： 量子井戸構造　酸化物ヘテロ構造　角度分解光電子分光　放射光　バンド構造　酸化物エレクトロニク
ス　機能性ナノ構造　酸化物薄膜

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
高輝度放射光を用いた先端計測と物質設計を組み合わせた本研究により、酸化物量子井戸構造で発現する低次元
電子液体とその機能との相関関係を特定した。これにより、手探りで進められている酸化物新奇量子現象の探索
に明確な指針を与えることができたと考えられる。電荷・スピン・軌道の直接観測に基づいた物質設計・機能探
索を行った本研究は、「先端計測に基づいた物質開発・新機能創製」の先駆けとなる特色のある研究であり、酸
化物デバイス研究のみならず、将来的により広範囲の物質開発に大きく貢献できるものと考えられる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 ヘテロ界⾯や酸化物量⼦井⼾構造を⽤いた強相関電⼦の量⼦閉じ込めが、強相関電⼦の振る
舞いを制御する有効な⼿法として注⽬されている。近年の特筆すべき報告として、１．バンド絶
縁体である LaAlO3 と SrTiO3 との界⾯における⾼移動度２次元電⼦状態[1]と超伝導[2]の出現、
２．SrTiO3 の表⾯における⾦属量⼦化状態の形成[3]と、３．その巨⼤（異常）ラシュバ効果の
発現[4]、４．SrVO3 量⼦井⼾構造における軌道選択的量⼦化と異常有効質量増⼤効果[5]、等が
挙げられる。これらの量⼦機能の出現は、通常の半導体・⾦属の常識では考えられないことであ
り、強相関酸化物に特有の新しい量⼦化現象であると考えられる。 
 この酸化物量⼦井⼾構造において発現する 2 次元電⼦状態の機能を探索するためには、これ
らの量⼦化状態における電⼦・スピン・軌道状態をあるがままの形で正確に観測し、その知⾒に
基づいて新たな量⼦機能を設計することが極めて重要である。このような背景のもと、申請者ら
の研究室では、作製した酸化物量⼦井⼾構造において発現する 2 次元電⼦状態をその場（in-situ）
で⾼輝度放射光を⽤いた⾓度分解光電⼦分光（ARPES）により調べることのできる「in-situ 
ARPES ‒レーザー分⼦線エピタキシー（MBE）複合装置」の建設・改良を進めてきた。本装置を
KEK-フォトンファクトリー（PF）の偏光切り替えビームラインに常設・運営することで、原⼦
レベルで構造を制御した酸化物量⼦井⼾構造を作製し、その場でその量⼦化状態を可視化でき
るシステムを構築している。これを⽤いて、これまでに伝導性酸化物 SrVO3 を⽤いた量⼦井⼾
構造（SrVO3 /SrTiO3）に閉じ込められた 2 次元電⼦液体（2DEL）が奇妙な量⼦化状態を⽰す
ことを in-situ ARPES で明らかにしている[5]。さらに最近、この強相関酸化物量⼦井⼾構造に
おける、伝導性酸化物層の 2 次元極限における量⼦臨界点の出現[6]や多重量⼦井⼾構造におけ
る量⼦⼲渉効果の存在を⽰す興味深い結果を得ている。そのため、酸化物量⼦井⼾構造で発現す
る新奇な 2DEL 状態の学理を構築し、その知⾒に基づいた量⼦機能設計が必要とされている。 
 
２．研究の⽬的 
 酸化物量⼦井⼾構造内に閉じ込められた強相関電⼦が⽰す「⾦属」量⼦化状態（2 次元電⼦液
体）において、軌道選択的量⼦化や巨⼤ラシュバ効果などの興味深い現象が報告されており、酸
化物量⼦井⼾は新たな機能探索のプラットフォームとして近年注⽬されている。本研究では、当
研究室で培ってきた⾼輝度放射光による「みる」技術と酸化物分⼦線エピタキシーという「つく
る」技術を⾼いレベルで融合することで、酸化物量⼦井⼾構造内のスピン・軌道・量⼦化状態を
可視化し、その知⾒に基づいて酸化物量⼦井⼾構造を設計する。これにより、酸化物量⼦井⼾構
造内で誘起される新奇な２次元電⼦液体の機能探索を⾏うことを⽬的とする。具体的には、レー
ザーMBE 法を駆使して原⼦レベルで構造を制御した酸化物量⼦井⼾構造を作製し、その中で誘
起される２次元電⼦液体の量⼦化状態を、その場で放射光を⽤いた偏光 ARPES によりスピンと
軌道の情報にまで分離して正確に把握し、その知⾒にもとづいた構造設計を⾏う。これにより、
酸化物量⼦井⼾構造で発現する新奇な２次元電⼦液体状態の解明およびその機能探索を⾏う。 
 
３．研究の⽅法 
 酸化物量⼦井⼾構造を作製し、in-situ での ARPES 測定を⾏うためには、レーザーMBE 装置
と光電⼦分光装置を超⾼真空下で連結した複合装置が必要である。そのため、本研究ではこれを
可能とする「in-situ ARPES + レーザーMBE 複合装置」の建設・改良を⾏い、さらには放射光
を⽤いた偏光依存測定を⾏うための 5 軸マニュピレーターを設計して導⼊した。この装置を⽤
いて、原⼦レベルで構造を設計・制御した強相関酸化物量⼦井⼾構造を作製し、その電⼦状態を
in-situ で解析した。特に、本研究においては、「量⼦化状態を電荷・スピン・軌道に分離して可
視化」するために、放射光を⽤いた偏光依存 ARPES 測定可能な基盤整備を⾏った。具体的には、
⾼エネルギー加速器研究機構（KEK）放射光施設 Photon Factory（PF）の表⾯・界⾯解析ビー
ムライン BL2A MUSASHI（Multiple Undulator beamline for Spectroscopic Analysis on Surface 
and HeteroInterface）の建設・調整を⾏い、エンドステーションとして本複合装置を設置するこ



とで、偏光（垂直、⽔平、右円、左円）切り替えの ARPES 測定を可能にした。また、レーザー
MBE 法で作製した原⼦レベルで平坦な表⾯に K および H 吸着を利⽤した電⼦ドープを⾏うこ
とで模擬的な電荷蓄積層を形成し、強相関酸化物の表⾯・界⾯電⼦状態のキャリア依存性を調べ
るために、試料準備槽に⾦属蒸着源や試料加熱機構を導⼊した。 
 
４．研究成果 
 本研究の⽬的は、原⼦レベルで構造を制御した「強相関酸化物量⼦井⼾構造」を設計・作製し、
量⼦井⼾ポテンシャル内に閉じ込められた強相関電⼦の振る舞いを ARPES により可視化する
ことで、新奇な低次元電⼦状態をデザインすることにある。本研究課題では、電界効果トランジ
スタ（FET）構造のチャネル層に相当する酸化物表⾯に誘起される 2DEL 状態と、伝導性酸化物
SrVO3 と酸化物半導体である SrTiO3 をベースとした量⼦井⼾構造内の 2DEL 状態とにターゲッ
トを絞って研究を⾏い、下記の成果を得た。 

１）K 吸着による Anatase TiO2 (001)表⾯の２次元電⼦状態制御 
 アナターゼ型酸化チタン（a-TiO2）表⾯は、光触媒機能を⽰すことでよく知られている。近年、
この a-TiO2 の表⾯極近傍に光照射により電気伝導層が形成されることが報告[7]され、透明電極
としての応⽤が期待されている。これら表⾯における新機能創製のためには、その発現機構を基
礎的な電⼦状態から理解することが⾮常に重要となる。しかしながら、a-TiO2 表⾯における電
⼦状態、特にその 2DEL 状態についてはよく分かっていない。そこで、機能発現の舞台である
表⾯電⼦状態を明らかにし、a-TiO2 表⾯機能に関する知⾒を得ることを⽬的として、レーザー
MBE 法を⽤いて原⼦レベルで平坦な a-TiO2 試料表⾯を作製し、その上に K を吸着させ電⼦ド
ープすることで表⾯に 2DEL を形成させ、その様⼦を in situ ARPES で決定した。 

 図１に a-TiO2 (001)清浄⾯における K 吸着前後での in situ ARPES 測定結果を⽰す。a-TiO2 
(001)清浄⾯では表⾯酸素⽋損に由来したフェルミ⾯を構成する伝導帯が存在する。さらに K 吸
着に伴って、このフェルミ⾯のフェルミ波数（kF）が増⼤していることが⾒て取れる。このこと
は、表⾯に吸着した K が電⼦ドナーとして働き、a-TiO2 (001)表⾯に電⼦をドープしていること
に対応していると考えられる。さらに、K 吸着後において明瞭なサブバンド構造が形成されてい
ることから、ドープされた電⼦は a-TiO2 (001)表⾯で量⼦閉じ込めを受けていることが⽰され
た。詳細な解析の結果、ドープされた電⼦は表⾯近傍 1-2 nm の領域に閉じ込められていること、
２次元キャリア密度(n2D)の増加に伴ってポーラロン的な伝導からフェルミ流体に変化すること
が明らかになった。これらのことから、K 吸着により２次元的な⾦属状態を形成し、その 2DEL
状態を制御可能であると結論づけた[8]。 

 また、この吸着 K により表⾯領域に電⼦ドープされた状態が FET 構造のゲート電圧下におけ
るチャネル層の振る舞いと類似していることが明らかになってきた。そのため、この表⾯吸着 K
法を酸化物半導体 ZnO、SnO2、BaBiO3 等に展開し、FET 構造のチャネル層（酸化物界⾯）の
2 次元電⼦状態形成メカニズムを明らかにした。また、得られた知⾒を元に表⾯２DEL 状態の
制御指針を確⽴した。 

２）表⾯キャリアー注⼊した VO2 表⾯における単斜晶⾦属相の出現 

 
図１. (a) K 吸着における a-TiO2 (001)表面の ARPES イメージと(b)２次元キャリア密度の K 吸着量依存性 



⼆酸化バナジウム（VO2）は室温付近で V イオン
の⼆量化による構造相転移を伴った⾦属‒絶縁体転
移（MIT）を⽰す。近年、イオン液体を⽤いた FET
である電気⼆重層トランジスタ構造（EDLT）を⽤
いたキャリア注⼊により、VO2 の MIT が制御可能
であることが報告され、基礎研究のみならずデバイ
ス応⽤の観点から注⽬されている[9]。しかしなが
ら、その MIT 変調メカニズムについては未だ議論
が続いている。そこで本研究では、このキャリア誘
起 MIT の発現機構を電⼦状態及び結晶構造の観点
から明らかにするために、VO2 薄膜表⾯に K 原⼦
を蒸着することで FET 構造と同様の表⾯キャリア
注⼊を実現し、その場（in-situ）での軟 X 線分光測
定を⾏った。 

 図２(a)に、VO2 薄膜（MIT 温度：TMI〜295 K）
におけるルチル型⾦属相（T = 320 K）及び単斜晶
系絶縁体相（T = 250 K）の価電⼦帯スペクトルを
⽰す。MIT に伴って、フェルミ準位（EF）上にギャ
ップが形成されている。この絶縁体相の薄膜表⾯に
K 原⼦を蒸着するとフェルミ端が出現する[図２
(b)]ことから、K 蒸着により絶縁体相 VO2 薄膜が
⾦属化したことが分かる。さらに、この K/VO2 薄
膜は、150 K で再び絶縁体へ転移することから、TMI

が 150‒250 K まで抑制されていることが分かった。
これらの結果から、K からの表⾯キャリア注⼊によ
り、K/VO2 薄膜においては EDLT と類似したキャリア誘起 MIT が実現していると結論した。 

 次に、キャリア誘起 MIT の起源を構造相転移の観点から明らかにすることを⽬的として、偏
光依存 X 線吸収分光（XAS）測定を⾏った。単斜晶系 VO2 では、V イオンの⼆量化に伴って新
たに形成された反結合性 d||*状態が、酸素 K 端 XAS スペクトルの直線偏光⼆⾊性（LD）として
観測されることが知られている。そのため、この LD を利⽤して K/VO2 薄膜の構造相転移に関
する評価を⾏った。その結果、K 蒸着後の K/VO2 において、図２(b)に⽰す光電⼦分光の結果か
ら 250 K で電⼦状態が⾦属化しているにもかかわらず、d//*状態が観測された。このことは、
K/VO2 におけるキャリア誘起⾦属相が、単斜晶系 VO2 に特有の V イオンの⼆量化を維持した状
態であることを⽰している。さらに、この「単斜晶系⾦属相」は、降温により単斜晶系絶縁体相
（150 K）へ、昇温によりルチル型⾦属相（320 K）へと転移した。これらの結果から，キャリア
注⼊された VO2 では、単斜晶系絶縁体相とルチル型⾦属相との境界付近に新たな相である「単
斜晶系⾦属相」が出現することを⾒いだした[10]。 

３）VO2 量⼦井⼾構造における膜厚依存 MIT：パイエルスとモット不安定性の競合 
 VO2 における量⼦閉じ込め効果について調べるために、膜厚を制御した VO2/TiO2(001)量⼦
井⼾構造を作製し、その電⼦構造と結晶構造（V-V ⼆量化）変化について調べた。この構造にお
いては、V 鎖が⾯直⽅向に伸びることになるため、膜厚の低下と共にパイエルス不安定性が減少
する事が期待される。その結果、VO2は 2 nm までは厚膜（バルク）の特性を維持するが、その

後 MIT 転移が不明瞭になり、臨界膜厚 1.0–1.5 nm で膜厚依存 MIT を示すことを明らかにし

た。また、臨界膜厚以下においては、V-V ⼆量化は起こらずルチル型絶縁体相をとることが明ら
かになった。これらの結果から、次元性の低下と共にモット不安定性がパイエルス不安定性に対
して優勢になるため VO2 層の 2 次元極限においてはモット絶縁体相であるルチル型絶縁相が安
定すると結論づけた。 

４）基板⾯⽅位を制御した SrVO3 量⼦井⼾構造の軌道選択的量⼦化 

 酸化物量⼦井⼾構造を⽤いた強相関電⼦の量⼦閉じこめにおいては、その異⽅的な 3d 軌道を

 
図 2. (a)VO2/Nb:TiO2 (001) 薄膜における金

属相と絶縁体相及び(b) K 蒸着後の価電子

帯スペクトル 



反映して閉じ込め⽅向と軌道の幾何学的配置により量⼦化状態が異なる「軌道選択的量⼦化」と
いう興味深い現象が起こる。そのため、SrVO3 量⼦井⼾構造における軌道選択的量⼦化現象を明
らかにすることを⽬的として、⾯⽅位の異なる SrVO3 薄膜および量⼦井⼾構造を作製し、in situ
での偏光依存 ARPES[11]を⾏なった。 

 図 3 に SrVO3(110)量⼦井⼾構造における膜厚 10 
ML の SrVO3(110)極薄膜における in situ 偏光依存
ARPES 測定の結果を⽰す。水平偏光（LH）で測定
した結果（図３(a)）において、V 3d の dxy 軌道由来
のサブバンド構造（量⼦化状態）が明確に観測され
ていることがわかる。SrVO3(001)量⼦井⼾構造の
結果[5]との⽐較から、これらのサブバンド構造は
⾼結合エネルギー側から量⼦数 n = 1, 2, 3 の量⼦
化状態に帰属される。⼀⽅、垂直偏光（LV）で測

定した dyz/dzx 軌道由来のバンド構造においては、
dxy 軌道の様な顕著な量⼦化状態は観測されていな
い（図 3(b)）。これらの結果から、SrVO3(110)量⼦
井⼾構造においては、閉じ込め⽅向に対する軌道の
対称性を反映して、dxy バンドと dyz/dzx バンドとで
は異なる量⼦化状態が実現していることを明らか
にした。詳細な解析の結果、強相関電⼦のコヒーレ
ンス⻑が量⼦化の有無に密接にかかわっていると
結論づけた。 

４）⼆重量⼦井⼾構造における量⼦⼲渉効果の検証 

 量子井戸間の量子干渉効果について調べるために、SrVO3上部量子井戸（QW1）/SrTiO3（バ

リア層）/下部量子井戸（QW2）という二重量子井戸（DQW）構造を作製し、その量子化状態を

in-situ ARPES で調べた。その結果、SrTiO3絶縁バリアー層で隔てられた SrVO3金属量子井戸

内の量子化状態がお互いに干渉している様子を明らかにした。また、この干渉効果は SrVO3 の

量子化準位位置および SrTiO3絶縁バリアー層の膜厚により制御できることを見いだした。さら

に、これらの実験結果がバンド計算の結果とよい一致を示すこと、つまり量子干渉効果により説

明できることを明らかにした。これにより、二重量子井戸構造を用いた強相関電子の波動関数の

設計指針を確立した。また、単体では絶縁体である 2 分子層（2 ML）の SrVO3量子井戸（SrVO3  
(2 ML) /SrTiO3基板）が SrVO3（2 ML）/SrTiO3（2 ML）/SrVO3（6 ML）の DQW において

は、下部量子井戸からの量子干渉によって金属的になる様子を観測した。このことから、量子化

状態間の近接効果を用いて MIT が誘起できる可能性を見いだした。 
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